This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 


BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 

• BLACK BORDERS 

• TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

• FADED TEXT 

• ILLEGIBLE TEXT 

• SKEWED/SLANTED IMAGES 

• COLORED PHOTOS 

• BL^SCK'OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 

• GRAY SCALE DOCUMENTS 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 


As rescanning documents fv/// not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 


(§) BUMDESREPUBLIK 
DEUTSCHLAND 



OEUTSCHES 
PATENTAMT 



@ Offenlegungsschrift 
60) DE 4039 960 AT 


^ Int. Ct.S: 

C07C 19/045 

C07 C 17/02 

B 01 J 10/00 ^ 


@ Aktenzeichen: 
(S) Anmeldetag: 
@ Offenlegungstag: 


P40 39 960.5 
14. 12. 90 
26. 9.91 


CO 
CO 


UJ 


@ Innere Prioritat: ® (S) (3l) 
23.03.90 DE 40 09 315.8 

(7?) Anmelder: 

Hoechst AG. 6230 Frankfurt. DE 


@ Erfinder: 

Rechmeier, Gerhard, Dipl.-Chem. Dr., 5042 Erftstadt, 


DE 


C0 
CO 


@\/erfahren und Vorrichtung zur Hersteliung von 1 ,2-Dichlorethan 

@ Beim Verfahren zur Hersteliung von 1.2-Dichlorethan 
durch Umsetzung von Ethylen mit Chlor bet Temperaturen 
von no bis ISO'C und Drucken von 2.5 bis 7 bar in 
Gegenwart eines Katalysators spei?t man Ethylen und Chlor 
im Molverhaltnis von (1,002 bis 1.015) : 1 unterhatb des 
Reaktors getrennt in dbn Kreislauf das 1.2-Oichlorethans ein 
und lertet es in den zylindrischen Mittelraum des Reaktors. 
wo die Umsetzung zu 1.2-Oichlorethan stattfindet; das 
1,2-Oichlorethan stromt oben uber den Rand des zylindri- 
schen Mittelraums in den diesen umgebenden inneren 
Ringraum und wird dort von unten her in den den inneren 
RIngraum umgebenden au&eren Ringraum des Reaktors 
gefuhrt; man zieht aus dem aul^eren Ringraum seitlich eine 
konstante Menge flussiges 1,2-Dichlorethan als Reaktions- 
medium ab. kuhit und fuhrt es im Kreislauf von unten her in 
den Reaktor-Mittelraum zuruck; am Kopf des auSeren 
Ringraunis zieht man bei vermindertem Oruck reinstes, 
gasformiges 1 .2-DichIorothan als Produktion ab und konden- 
siert; das uberschussige Ethylen, die Inertgase aus dem 
technisch-ffiinen Chlor sowie 1 .2-Dichlorethan-Bruden feitet 
man Gber Kopf des Reaktors dem Kopf ernes Kondensators 
zu, von wo aiis die Gase durch ein Kuhlsystem nach unten 
stromen; das sich am Kondensator-Boden ansammelnde 
ftussige 1 ,2-Dichlorathan mit darin gelostem Ethylen wird 
unterhalb des Reaktors in den "reislauf des 1,2-Oichloret- 
hans zurOckgefOhrt; die der Aufrechterhaltung des Drucks 
im Reaktcr und Kondensator ciienenden Inertgase ... 


LU 

Q 



a 

a 
9 

s 

6 


s 

i 

s 
es 

8 
6 

e 
s 

es 
ea 
& 
u 


a; 

©< 

m 

mi 

81 

ss 


TO 


06 


BUNDESDPUCKEREI 03.91 108 039/479 


11/70 


BS 
OS 

■ a 

SB 
BS 
89 

aa 
00 


ZEICHNUNGEN SEITE 1 Nummer: DE 40 39 960 A1 



108 039/479 


DE 40 39 

1 

Beschreibung 

Die EP-00 75 742 Bl (US-A-46 72 142) beschreibt be- 
reits ein Verfahren zur Herstellung und Reinigung von 
l^-Dichlorethan durch Umsetzung von Ethylen und 5 
Chlor in einer Reaktionszone, welche ein umiaufendes 
flilssiges Medium mit einem Gehalt an chlorierten K.oh- 
lerwassersioffen mit zwei Kohlenstoffatomen enthait, 
bei einer Terr.peratur unicrhalb der Verdampfungstem- 
peratur des Mediums bei dem in der Reaktionszone 10 
herrschenden Druck und in Gegenwart eines flblichen 
Katalysators zur ChlorObertragung und gegebenenfails 
eines Inhibitors zur Verringerung der Nebenproduktbil- 
dung. unter Bildung von rohem 1^-DichIorethan, wel- 
ches aus der Reaktionszone abgezogen und in einer 15 
anschlieBenden separaten Fraktionierkolonne gereinigt 
wird, welches dadurch gekennzeichnet ist dad man 

a) etwa aquimolare Mengen von Ethylen und Chlor 

in das umlaufende flussige Medium einleitet und 20 
nach intensiver Durchmischung in einer Mischzone 
das Gemisch in einer Reaktionszone bei einer Tem- 
peratur von etwa 75 — 200** C und einem Druck von 
etwa 1 — 15 bar zur Reaktion bringt, wobei die mitt- 
lere Verweilzeit des Reaktionsgemisches in der 25 
Misch- und Reaktionszone etwa 1 — 15 Stunden be- 
traf.t; 

b) aus der Reaktionszone einen Teil des flussigen 
Reaktionsgemisches ^bziehtund.letziereninzwei 
Teiistrome aufteiliT wobei ein Teilstrom zur Abga- 30 
be von Warmeenergie einen Warmeaustauscher 
passiert und danach mit verminderter Temperatur 

in die Misch- und Reaktionszone zuruckflieBt, wah- 
rend der zweite Teiistrom einem Entspannungsge- 
faB zugcfiihrt wird, in welchem eine adaquate Men- 35 
ge des in der Reaktionszone gebildeten Reaktions- 
produktes sowie gegebenenfails ein Anieil nach an- 
derer Verfahrensweise hergesteiltes und der Reak- 
tionszone zugefuhrtes l^-Dichlorethan aus dem 
zweiten Teilstrom verdampft, wobei die Dampfe in 40 
eine Fraktionierkolonne eingeleitet werden, wah- 
rend der nichtverdampfte. flussige Anteil des zwei- 
ten Teilstromes in die Misch- und Reaktionszone 
des umlaufenden flussigen Mediums zuruckkehrt; 

c) aus den in die Fraktionierkolonne eingeleiteten 45 
Dampfen das I»2-Dichlorethan dcstillativ unter 
Verwendung eines Teiles der im Warmeaustau- 
scher ubtrtragenen Warmeenergie abtrennt und 
letzteres uber Kopf der Kolonne abzieht, wobei im 
Sumpf der Kolonne hdherchloricrte Produkte an- 50 
fallen, die abgezogen und separat aufgearbeitet 
werden. 

Das umlaufende flOssige Medium bestcht bevorzugt 
aus t^-Dichlorethan (EDC) und der FCatalysator aus 55 
Eisen-III-chlorid. 

Weiierhin beschreibt die EP-(X) 32 342 81 ein Kaialy- 
satorgemisch zur Herstellung von 1^-DichIorethan 
(EDC) durch Reaklion von Ethylen mit Chlor, welches 
aus aquivalenien Mengen von wasserfreiem Eisen-UI- 60 
chlorid und einer Stickstoffbase oder deren Salz, insbe- 
sondere Ammoniumchlorid. bestehL 

SchlieBlich beschreibt die EP-01 1 1 203 Bl (US- 
A-47 74 373) ein solches Verfahren. bei dem man als 
Katalysator ein wasserfreies Tetrachloroferrat (1 — ), 65 
dessen Kation ein Alkalimetall oder ein Erdalkalimetall 
ist, verwendeL 

Oberraschenderweise gelang es nun. das Verfahren 
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der EPOO 75 742 Bl bedeutend zu vereinfachen und un- 
ter Verzicht auf jegliche Fraktionierkolonnen zu einem 
■^DC Ein-Topfverfahren" umzugestalten. Beibehalten 
wird der fQr den Warmeaustausch unumgangliche EOC- 
FIQssigkreislauf. aber das EntspannungsgefaB entfailt 
bzw. wird gewissermaBen in den Reakton selbst hinein- 
verleqt Das unmittelbar aus dem Reaktor als Produkti- 
on gasfOrmig abgezogene EDC wird lediglich konden- 
siert und bedarf keiner weiteren Behandlung. Es ist trok- 
ken, chlorfrci und hat eine Reinheit von Uber 99.95 
Gew.-%. Bei der erfindungsgemaBen Herstellung von 
EDC fallen praktisch keine Nebenprodukie oder 
Waschwasser an. die entsorgt werden mOBten. Als Ka- 
talysator wird ein fur diese Reaktion ubiicher Katalysa- 
tor eingesetzt, vorzugsweise ein Alkalitetrachloroferrat, 
das nicht erganzt werden muB. Weitere Vorteile des 
erfindungsgemaBen '*EDC Ein-Topfverfahrens*" sind die 
minimale lechnische Ausrustung und die geringen In- 
vestkosten. 

Im einzelnen betrifft die Erfindung nunmehr ein Ver- 
fahren zur Herstellung von 1.2-Dichlorethan durch Um- 
setzung von Ethylen mit technisch-reinem. inertgashalti- 
gem Chlor in einem Reaktor. welcher im fCreisIauf ge- 
fuhrtes 1.2-Dichlorethan als Reaktionsmedium enthait, 
bei Tempera turen von 1 10 bis 150**C und Drucken von 
2.5 bis 7 bar in Gegenwart eines zur Chlor-Obertragung 
ubiichen Katalysators. welches dadurch gekennzeichnet 
ist, daB 

a) man Ethylen und Chlor im Molverhaltnis von 
(1,002 bis 1.015) : 1 unterhalbdes Reaktors getrennt 
in den Kreislauf des 1.2-Dichlorethans einspeist und 
in den zylindrischen Mittelraum des Reaktors leitet, 
wo die Umsetzung zu 1.2-Dichlorethan stattfindet; 
daB das 1^-DichIorethan oben uber den Rand des 
zylindrischen Mittelraums in den diesen umgeben- 
den inneren Ringraum stromt und dort von unten 
her in den den inneren Ringraum umgebenden au- 
Beren Ringraum des Reaktors gefuhrt wird; daB 
man aus dem auBeren Ringraum seitlich eine kon- 
stante Menge flussiges t.2-Dichlorethan als Reak- 
tionsmedium abzieht. in einer Warmeausiauschzo- 
ne abkuhit und im Kreislauf von unten her in den 
Reaktor-Mittelraam zuruckfuhrt; und daB man am 
Kopf des auBeren Ringraums bei einem gegenuber 
dem Reakiionsdruck verminderten Druck reinstes, 
ga&fdrmiges 1.2-Dichlorethan als Produktion ab- 
zieht und in einer Warmeaustauschzone konden- 
siert; 

b) man das uberschassige Ethylene die Inertgase aus 
dem technisch-reinen Chlor sowie 1.2-Dichloret- 
han-Bruden uber Kopf des Reaktors dem Kopf ei- 
nes Kondensators zuleitet. von wo aus die Case 
durch ein Kuhlsystem nach unten stromen; dafl das 
sich am Kondensator-Boden ansammelnde flussige 
1.2-Dichlorethan mit darin geldstem Ethylen unter- 
halb des Reaktors in den Kreislauf des 1.2-Dichlor- 
cthans zurilckgefuhrt wird; und dafl die der Auf- 
rechterhaltung des Drucks im Reaktor und Kon- 
densator dienenden Inertgase sich in einem Zwi- 
schenraum zwischen dem Boden und dem Kuhlsy- 
stem des Kondensators ansammein und von dort 
seitlich abgezogen werden. 

c) man 1.2-Dichloreihan aus dem Kreislauf des 
1.2-Dichlorethans entnimmt. kiihlt und auf den 
Kopf des Kondensators verspruht. 

Weiterhin kann das Verfahren der Erfindung bcvor- 
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zugt und wahlweise dadurch gekennzeichnet scin, daO 1. 
die sich am Kopf des Reaktors ansammeinden Case 
durch die Mute des Kondensators nach oben strOmen, 
am Kopf des Kondensators umgelenkt werden und 
durch das KQhlsystem nach unten str6men; 2. man den 
Druck im Reaktor durch die Menge der aus dem Kon- 
densator-Zwischenraum abgezogenen Incrtgase steu- 
ert; 3. man die Ki\hlung des zur Versprilhung auf den 
Kopf des Kondensators bestimmten l^-Dichlorethans 
durch die Temperatur im inneren Ringraum des Reak- 
tors steuert; 4. man die Menge des am Kopf des fluOeren 
Ringraums abgezogenen gasfdrmigen i;2-Dich!oret- 
hans durch die Standh6he des flQssigen 1^-DlchIoret- 
hans im SuSeren Ringraum steuert. 

Das Verfahren und die Vorrichtung der Erfindung 
seien im folgenden anhand der Zeichnungen nHher er- 
lautert: 

Fig. 1 zeigt eine mogiiche Form der erfindungsgema- 
Oen Vorrichtung im SchnitL 


Menge von etwa 2 bis 4 Voi.-% vorhandenen Fremd- 
bzw. Inertgasen (CO2. N2. 02, H2) und mit den EDC-Bru- 
den aus dem Mittelraum (5) nach oben durch das senk- 
recht angeordnete Zentralrohr (15a) des Kondensators 
5 (12a), in dessen Oberteil die Gase umgelenkt und in die 
KQhIrohre (13a) eingefilhrt werden. In den KOhlrohren 
(13a), die mit KUhlwasser von I5**C bis 20" C beauf- 
schlagt werden^ kondensieren die EDC-Bniden: das flUs- 
sige EDC I6st das gasfCrmige Ethylen und sammeit sich 
10 im Ringraum (14a) am Boden des Kondensators (12a). 
von wo aus es Ober Leitung (22) von der Pumpe (16) 
angesaugi und im Kreislzuf wieder in den Injektor (1) 
gepumpt wird. Dadurch wird der EthyienuberschuB zu- 
nickgewonnen und wieder dem Reaktor (6) zugefuhrt. 
15 Weiteres zum L6sen des Ethylens erforderliches flussi- 
ges EDC wird dem Kreislauf-EDC aus Leitung (2) ent- 
nommen und uber Leitung (23) mit Kuhier (24) dem 
Kopf des Kondensators (12a) zugefuhrt und dort ver- 
sprOhl, wodurch gieichzeitig eine Feinsteuerung (Kon- 


25 


Der injektor (ij, der mit uber Leitung (2) im Kreislauf 20 stanthaltung) der Reaktionstemperatur im Reaktor (6) 

erreicht wird. 

Die Reaktionswarme der Ethyiendirekichlorierung 
zu EDC betragt in der Russigphase etwa 2 190 000 KJ 
je t EDC-Produklion. Der Hauptanteii dieser Bildungs- 
w5rmc wird mit dem Krcislauf-EDC uber Leitung (2) 
aus dem Reaktor (6) abgcfOhrt Je I i uber Leitung (29) 
abgezogenes-Reinprodukt-werden 50-bis 80 t EDC uber 
Leitung (2) (davon 3 bis 5 t EDC uber Leitung 23) im 
Kreislauf gefiihrL Dieses Kreislauf-EDC wird von der 
30 Pumpe (17) durch den Warmeaustauscher (18) gefor- 
deru wo die Reaktionswarme in variabler Weise zur 
Dampfgewinnung. Produktvorwarmung oder zur Be- 
heizunq von Kolonnen genuizt werden kann. Die Tem- 
peratur des Kreislauf-EDC hinter dem Warmeaustau- 
35 schcr (18) liegt etwa 10 bis SC^C unterhalb der Reak- 
tionstemperatur. 

Ein weiterer Anteil der Reaktionswarme wird zur 
Verdampfung des produzierten EDC genutzt. welches 
dampfformig uber Leitung (9) in den Warmeausiau- 
40 scher(19) stromt, wo die Kondencationswarme des EDC 
zur Produktvorwarmung oder zur Warmwasserberei- 
tung genutzt werden kann, 

Ein kleiner Tei! der Reaktionswarme — etwa 6% — 
wird zur Temperaturfuhrung im Reaktor (6) benotigi. 
Die Temperatur-Messung (20) am Boden des inneren 
Ringraums (7) steuen mittels Vcntil (21) die Menge des 
Kuhlwassers. das im KOhler (24) das uber Leitung (23) 
dem Kopf des Kondensators (12a) zugcfOhrte Kreislauf- 
EDC kuhiL Auf diese Weise wird die Reaktionstempera- 
tur im Reaktor (6) konstant gehalten. 

Der Druck im Reaktor (6) wird mit den aus dem tech- 
nischen Chlorgas stammenden Inertgasen gehalten. die 
sich unterhalb der Kuhlrohre (13a) im Ringraum (!4a) 
sammein und uber Leitung (25) entspannt werden. Die 


herangefQhrtem I^-Dichlorethan (EDC) betrieben 
wird, saugt uber Leitung (3) inertgashaltiges Chlor an. 
Das Ethyten stromt mit eigenem Druck aus Leitung (4) 
in den injektor (1) ein. Kreislauf-EDQ inertgashaltiges 
Chlor und Ethylen geiangen aus dem Injektor (1) in den 
zylindrischen Mittelraum (5) des Reaktors (6), wo sich 
Chlor und Eth ylen bei Re aktjor^-Temperatur.en yon J,10 
bis r50**'C und Drucken von 24 bis 7 bar, vorzugsweise 
bei 125 bis ISCC und 3,5 bis 4 bar, zu EDC umsetzen. 
Das neu gebildete EDC flieBt zusammen mit dem Kreis- 
lauf-EDC Ober den oberen Rand des zylindrischen Mit- 
telraumes (5) in den inneren Ringraum (7). Am Boden 
des Reaktors (6) flieBt das EDC weiter in den auBeren 
Ringraum (8), in dem es bis zu einer H6he oberhalb der 
seitlich aus dem Reaktor (6) herausgefdhrten EDC- 
Kreislaufleiiung (2) emporsteigt. Somit besteht eine be- 
trachtliche Differenz der Standhdhen im inneren Ring- 
raum (7) einerseits und im auBeren Ringraum (8) ande- 
rerseiis. Die Raume (5). (7) und (8) werden durch zylin- 
drische Wandungen (29) und (30a) Qberwiegend vonein- 
ander abgegrenzt. Die zyHndrische Wandung (29) ist an 
der Innenseite des Bodens des Reaktors (6) befestigt, 
oben offen und scheidet die Raume (5) und (7) voneinan- 
den Demgegenuber ist die zyiindrische Wandung (30a) 
an der Innenseite des Kopfes des Reaktors (6) befestigt, 45 
unten offen und scheidet die Raume (7) und (8) iibenvie- 
gend voneinander. 

Durch Offnen des Ventils (11) wird der Drjck im 
oberen Teil, dem Gasraum, des auBeren Ringraums (8) 
im Vergleich zum Druck des Gasraums oberhalb der 50 
Raume (5) und (7) um etwa 04 bar verringert, so daB 
eine dem jeweils neu hergestellten EDC entsprechende 
Menge EDC dampfformig iiber Leitung (9) entnommen 
werden kann. Durch die Druckverminderung im oberen 


Teil des auBeren Ringraums (9) von z. B. 34 auf 3,0 bar 55 Steuerung des Drucks erfolgi uber die Druckmessung 


sinkt dort auch die Temperatur von z. B. UO^C auf 
125**C. Die Entnahme von gasformigem EDC wird mit- 
tels Standmessung (10) und Ventil (11) so gesteuert daB 
sich im auBeren Ringraum (8) eine konstante Flussig- 
keitshohe einstellt Das EDC-Gas wird im Warmeaus- 
tcuscher (19) verfiussigt und uber Leitung (28) abgezo- 
gen. Es ist so rein, daB es ohne Fraktionierung direkt der 
thermischen Spaltung zu Vinylchlorid zugefuhrt werden 
kann. 
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(26) am Reaktor (6) in Verbindung mit Ventil (27) in 
Leitung (25). 

Das Kreislauf-EDC enthalt 0.03 bis 0,5 Gew.-% eines 
fur die Direktchlorierung von Ethylen ubiichen Kataly- 
sators, vorzugsweise eines wasserfreien Alkali- oder 
Ammonium-Tetrachloroferrats. Bevorzugt sind die Te- 
trachloro ferrate des Natriums oder Kaliums, insbeson- 
deredas Natriumtetrachloroferrat (Na FeCU). 

Fig. 2 stimmi mit Fig. 1 uberein, jedoch ist Art und 


Zur restlosen Umsetzung des Chlors ist ein kleiner 65 Lage des Kondensators in allgemeinerer Form darge- 

ElhylenuberschuB von z. B. 0,2 bis 04 MoI-% erforder- steilL 

lich. Diese uberschussige Ethylenmenge strdmt zusam- Die uberschussige Ethylenmenge stromt zusammen 

men mit den im technischen Chlorgas stets in einer mit den Fremdbzw. Inertgasen und den EDC-Briiden 


m 


m 

Si 


SI 
B9 
68 
B« 
SI 
8S 

se 


SB 

SES 


W 


B5 


Mi 


OS! 

mm 


"Si 


DE 40 39 960 Al 


aus dem Mitteiraum (5) des Reaktors (6) nach oben 
durch ein Zufuhrrohr (15b) scitiich von auGcn in den 
Kopf eines Kondensators {12b) und von dori nach untcn 
durch KQhIrohre (13b). In den KOhlrohrcn (t3b), die mil 
KOhlv/asser von \5°C bis 20** C beaufschlagt wcrden. 5 
kondensieren die EOC-Brilden; das flQssige EDC \6sx 
das gasfOrmige Ethylen und sammcli sich im Bodcn- 
raum (I4b) des Kondensators {12b). Die Funktion dcr 
Leitungen (22\ (23) und (25) ist dieselbe wie in Rg, 1 
beschrieben. 10 

Fig. 3 stimmt mit Rg. 1 iiberein, jedoch ist die zylin- 
drische Wandung (30b) sowohl am Kopf ais auch am 
Boden des Reaktors (6) befestigt und trcnni somit die 
Ringraume (7) und (8) innerhalb des Reaktors (6) voll- 
standig voneinander. Die Ringraume (7) und (8) sind 15 
jedoch unterhalb des Reaktors (6) uber eine mit Ventil 

(32) versehene AuBenleitung (31) miteinander verbun- 
den. wobei der innere Ringraum (7) einen Standmesser 

(33) zur Stcuerung des Ventils (32) aufweist. 

Auf diese Weise werden die Flussigkeitsstande und 20 
die Driicke in den Ringraumen (7) und (8) vollig unab- 
hangig voneinander, wodurch man in der Wahl dcr H6- 
hc des Reaktors (6) cbenfalls unabhMngig wird. 

SelbstvcrstandUch kann in der VQrrichtung„der Fig. 3 
der dem Reakior (6) aufsitzende Kondensator (12a) 25 
auch gegen einen Kondensator (12b) entsprechend 
Rg. 2 ausgetauschi werden. 

Die Erfindung betrifft somit auch eine Vorrichtung 
zur Durchfiiiirung des geschilderten Verfahrens, welche 
gekennzeichnet ist durch 30 

a) einen als Reaktor dienenden geschlossenen, oben 
und unten abgerundeten, zylindrischen StahibehSl- 
ter (6) mit einem zyJindrischen Mitteiraum (5), ei- 
nem diesen umgebenden inneren Ringraum (7) und 35 
einen den inneren umgebenden auBeren Ringraum 
(8). wobei die Raume (5), (7) und (8) durch zylindri- 
sche Wandungen (29) und (30a oder b) voneinander 
geschieden sind, der Mitteiraum (5) jedoch oben 
mit dem inneren Ringraum (7) in offener Verbin- 40 
dung steht und der innere Ringraum (7) unten mit 
dem auBeren Ringrav;:n (8) stromungcmaflig ver- 
bunden ist; einen zentral von unten in den zylindri- 
schen Mitteiraum (5) einmundenden Injektor (1) fur 
im Kreislauf gefuhrtes, flussiges I^-Dichioreihan; 45 
in den Injektor (1) seitlich einmundende Zufuh- 
rungsleitungen (3) fur Chlor und (4) fQr Ethylen; 
eine aus dem auQeren Ringraum (8) seitlich heraus 


han; 

c) eine von der Kreislaufleitung (2) hinter dem War- 
mcaustauscher (18) abzweigcnde und auf den Kopf 
des Kondensators (I2a oder b) fQhrende Lcitung 
(23). in der ein KQhlcr (24) mit Ventil (21) in der 
Kiihlwasscrzufuhr angeordnei ist, zum Aufspriihen 
von 1.2-Dichlorclhan auf die vom Reakicr (6) her 
einsirOmenden Case. 

Weiierhin kann die Vorrichtung der Erfindung bevor- 
zugt und wahlweise dadurch gekennzeichnet sein, daQ 

1. der innere Ringraum (7) und der auBere Ring- 
raum (8) unten in offener Verbindung zueinander 
stehen: 

2. der innere Ringraum (7) und der auBere Ring- 
raum (8) unterhalb des Reaktors (6) uber eine mil 
Ventil (32) versehene AuBenleitung (31) miteinan- 
der verbunden sind; 

3. der innere Ringraum (7) einen Standmesser (33) 
zur Steuerung des Ventils (32) in der AuBenleitung 
(31) aufweist: 

4. die Abzugslcitung (22) in den Injektor (1) cin- 
mundet: 

5. dem Reaktor (6) ein Kondensator (t 2a) mit cinem 
darin s.^i krecht angeordneten Zentralrohr (ISa) 
aufsitzt; daB um das Zeniralrohr (15a) Kuhlrohre 
(13a) zur Abkuhlung der durch das Zentralrohr 
(15a) aufsieigenden und am Kopf des Kondensa- 
tors (12a) umgelenkten Case ringformig angeord- 
net sind; und daB der Bodenraum des Kondensa- 
tors (12a) einen Ringraum (14a) um das Zentralrohr 
(15a)bildet; 

6. am Kopf des Reaktors (6) ein Druckmesser (26) 
zur Steue.'-ung des Ventils (27) in der Abzugsieitung 
(25) angeordnet ist; 

7. am Boden des inneren Ringraums (7) des Reak- 
tors (6) ein Temperaturmesser (20) zur Steuerung 
des Ventils {2t) in der Kiihlwasscrzufuhr zum Kiih- 
lcr(24) angeordnet ist; 

8. dem auBeren Ringraum (8) ein Standmesser (10) 
z\\r Steuerung des Ventils (11) in der Entnahmeiei- 
tung(9) fiir gasformiges 1.2-DichIorethan zugeord- 
net ist 

Beispiel 1 

In der in Rg. 1 der Zeichnung dargestellten und vor- 
anstehend beschriebenen Vorrichtung wurden 


gefuhrte und in den Injektor (1) miindende Kreis- 
laufleitung (2) fiir flussiges !^-Dichiorethan, in der 50 2500 kg/h l^-Dichlorethan(EDC) als Reaktionsmedium 
eine Pumoe fl7^ und ein WSrmeaustauscher (18) standig im Kreislauf gefuhrt. davon 150 kg/h iiber Lei- 


eine Pumpe (17) und ein WSrmeaustauscher (18) 
angeordnet sind; und eine Entnahmeleitung (9) fur 
gasfdrmiges l»2-Dichlorethan am Kopf des auBcren 
Ringraums (8) mil Ventil (11). Warmeaustauscher 
(19) und Abnahmeleitung (28) fQr produziertes. ver- 55 
flussigtes 1.2-Dichlorethan; 

b) einen senkrecht angeordneten Kondensator (12a 
Oder b) mit Kuhlrohren (t3a oder b) zur AbkQhlung 
der vom Kopf des Reaktors (6) uber ein Zufuhrrohr 
(15a oder b) zum Kopf des Kondensators (12a oder eo zu 0^ Mol.-%. 
b)str6menden Case; einen Bodenraum (14a Oder b) Das Kreislauf-EDC enthielt 0,1 Gew.-% Natriumte- 
im Kondensator (12) zur vorubcrgchenden Aufnah- trachlorofcrrat (Na FeCU ) als Katalysator. Die Tempe- 
me von gekuhlten Inerigasen und kondensiertem ratur im inneren Ringraum (7) wurde auf 130**C, der 
1.2-Dichlorethan; eine seitliche Abzugsieitung (25) Druck auf 4 bar gehalten. Ober Leitung (28) wurden 
mil Ventil (27) am Bodenraum (14a oder b) zur 65 49,46 kg/h reinstes EDC als Produktion abgezogen. 
Entspannung von Inerigasen und eine Abzugsiei- Das produzierte EDC wies eine Reinheit von 99,96 
tung (22) mil Pumpe (16) am Bodenraum (14a oder Gew.-% auf und war ohne Nachbehandlung fur die 
b) zur Abnahme von kondensiertem 1,2-Dichlorei- thermische Spallung zu Vinylchlorid geeignct. Die Ne- 


standig im Kreislauf gefuhri. davon 150 kg/h 
tung (23). Ober Leitung (3) wurden 35,95 kg/h techni- 
sches Chlorgas mit einem Inerigasgehali von 3,7 VoI.-% 
(1.4 Vol.-% CO2. 0.2 VoL-% O2. 1.8 V0I.-O/0 N2, 03 Vol-% 
H2) und uber Leitung (4) 14.10 kg/h reincs Ethylen mit 
nur erwa 600 Vol.-ppm Fremdstoffen (27 Vol.-ppm Me- 
than. < 5 Vol.-ppm Acetylen,4?0 Vol.-ppm Ethan, < 50 
VoL-ppm Propan, < 50 Vol.-ppm Propylen) dem Injek- 
tor (I) zugefuhrt- Der EthyleniiberschuB errechnet sich 
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benprodukie waren lOOVol.-ppm Ethylen, 100 Voi.-ppm 
HCK 90 Vol.-ppm 1,1- EDC. 300 Vol.-ppm 1.1.2-Trichlo- 
reihylen. 

Die EDC-Ausbeute. berechnet auf umgesetzies 
Ethylen, betrug 99.7%, und berechnet auf umgeseiztes 5 
Chlor. 99.65%. 

Beispiei 2 

In der in Fig. 3 der Zeichnung dargestellten und vor- 10 
anstehend beschriebenen Vorrichtung wurden 660 t/h 
1^-Dichlorethan (EDC) als Reaklionsmedium stanuig 
im Kreislauf gefiihrt, davon 39,6 t/h Qber Leitung (23). 
Ober Leitung (3) wurden 7,909 t/h technisches Chiorgas 
mil einem Inertgasgehait von 3,5 VoI.-% (13 Vol.-% 15 
CO2. 03 VoL-% O2. 1,7 Voi.-% N2. 0^ Vo!.-% H2) und 
uber Leitung (4) 3,102 t/h reines Ethylen mit nur etwa 
545 Vol.-ppm Fremdstoffen (20 Vol.-ppm Methan, < 5 
Vol.-ppm Acetyien, 450 VoUppm Ethan, 40 Vol.-ppm 
Propan, 30 Vol.-ppm Propylen) dem Injektor (t) zuge- 20 
fuhrt Der Ethylenuberschufi errechnet sich zu 0^ 
MoL-%. 

Das-Kreislauf-EDC enthielt 0^5 Gew.-% NAtrmmte- 
trachloroferrat (Na FeCU ) als Katalysator. Die Tempe- 
raiur im inneren Ringraum (7) wurde auf 125'*C der 25 
Druck auf 3,5 bar gehalten. (jber Leitung (28) wurden 
10,881 t/h reinstes EDC ais Produktion abgezogen. 

Das produzierte EDC wies eine Reinheit von 99,94 
Gew.-% auf und war ohne Nachbehandlung fur die 
thermische Spaltung zu Vinylrhlorid geeignet. Die Ne- 30 
benprodukte waren 100 Vol.-ppm Ethylen, 100 Vol.-ppm 
HCI, 70 Vol.-ppm 1.1-EDC, 330 Vol.-ppm 1,1,2-Trichio- 
rethylen. 

Die EDC-Ausbeute. berechnet auf umgesetztes 
Ethylen, betrug 99,6%, und berechnet auf umgesetztes 35 
Chlor, 99,55%. 

hatentanspriiche 

1. Verfahren zur Herstellung von 1,2-Dichlorethan 40 
durch Umsetzung von Ethylen mit technisch-rei- 
nem, inertgashaliigem Chlor in einem Reaktor, wel- 
cher im Kreislauf qefuhrtes 1,2-Dichiorethan als 
Reaktionsmedium enthalt, bei Temperaturen von 
110 bis 150''C und Drucken von 2,5 bis 7 bar in 45 
Gegenwart eines zur Chloriibertragung ubiichen 
fCatalysators, dadurch gekennzeichnet, daB 

a) man Ethylen und Chior im Molverhaitnis 
von (1,002 bis 1,015) :1 unterhalb des Reaktors 
getrennt in den Kreislauf des 1,2-Dichloret- 50 
hans einspeist und in den zylindrischen Mittel- 
raum des Reaktors leitet, wo die Umsetzung 
zu 1,2-DichIorethan staitfindet; dafl das 1,2-Di- 
chlorethan oben Qber Jen Rand des zylindri- 
schen Mittelraums in den diesen umgebenden 55 
inneren Ringraum stromt und dort von unten 
her in den den inneren Ringraum umgebenden 
aufleren Ringraum des Reaktors gefOhrt wird; 
daB man aus dem auCeren Ringraum seitlich 
eine konstante Menge flussiges 1,2-Dichloret- eo 
han als Reaktionsmedium abzieht, in eincr 
Warmeaustauschzone abkiihlt und im Kreis- 
lauf von unten her in den Keaktor-Mittelraum 
zuriickfOhrt; und daB man am Kopf des auBe- 
ren Ringraums bei einem geqenuber dem Re- 65 
aktionsdruck verminderten Druck reinstes, 
gasformiges 1,2-Dichlorelhan als Produktion 
abzieht und in einer Warmeaustauschzone 
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kondensiert; 

b) man das uberschiissige Ethylen. die Inert- 
gase aus dem technisch-reinen Chlor sowie 
l^-Dichlorethan-Briiden Qber Kopf des Reak- 
tors dem Kopf eines Kondensators iiuleitet. 
von wo aus die Case durch ein Kiihlsystem 
nach unten siromen; daB das sich am Konden- 
sator-Boden ansammelnde fltissige 1,2-Di- 
chlorethan mit darin gelostem Ethylen 'nter- 
halb des Reaktors in den Kreislauf des ]U' Ji- 
chiorethans zuriickgefuhrt wird; und daB die 
der Aufrechterhaltung des Drucks im Reaktor 
und Kondensator dienenden Inertgase sich in 
einem Zwischenraum zwischen dem Boden 
und dem Kuhlsystem des Kondensators an- 
sammeln und von dort seitlich abgezogen wer- 
den; 

c) man 1,2-Dichlorethan aus dem Kreislauf des 
1,2-Dichlorethans entnimmt, kiihlt und auf den 
Kopf des Kondensators verspruht. 

2. Verfahren nach Anspruch I, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die sich am Kopf des Reaktors an- 
sammelnden Case durch die Mitie des Kondensa- 
tors nach oben strdmen, am Kopf de.s Kondensa- 
tors umgelenki werden und durch das Kuhlsystem 
nach unten stromen. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, daO man den Druck im Reaktor 
durch die Menge der aus dem Kondcr.sator-Zwi- 
schenraum ibgezogenen Inertgase steuert. 

4. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 
1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB man die Kuh- 
lung des zur Verspruhung auf den Kopf des Kon- 
densators bestimmten 1,2-Dichlorethans durch die 
Temperatur im inneren Ringraum des Reaktors 
steuert. 

5. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 
1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB man die Men- 
ge des am Kopf des auBeren Ringraums abgezoge- 
nen gasformigen 1,2-Dichlorethans durch die 
Standhohe des flussigen 1,2-Dichlorethans im auOe- 
ren Ringraum steuert. 

6. Vorrichtung zur Durchfiihrung des Verfahrens 
gemaB einem der vorhergehenden Anspruche, ge- 
kennzeichnet durch 

a) einen als Reaktor dienenden geschlossenen. 
oben und unten abgerundeten. zylindrischen 
Stahibehalter (6) mit einem zylindrischen Mii- 
telraum (5), einem diesen umgebenden inneren 
Ringraum (7) und einen den inneren umgeben- 
den auBeren Ringraum (8), wobei die Raume 
(5), (7) und (8) durch zylindrische Wandungen 
(29) und (30 a oder b) voneinander geschieden 
sind. der Mittelrcium (5) jcdoch oben mit dem 
inneren Ringraum (7) in offener Verbindung 
sieht und der innere Ringraum (7) unten mit 
dem auBeren Ringraum (8) strdmungsmaBig 
vcrbunden ist; einen zentral von unten in den 
zylindrischen Mittelraum (5) einmundenden 
Injektor (1) fur im Kreislauf gefiihrtes, flussi- 
ges 1,2-Dichlorethan; in den Injektor (1) seit- 
lich einmiindende Zufiihrungsleitungen (3) fiir 
Chlor und (4) fur Ethylen; eine aus dem auBe- 
ren Ringraum (8) seitlich herausgefiihrte und 
in den Injektor (1) mundende Kreislaufleitung 
(2) fur flussiges 1,2-Dichlorethan, in der eine 
Pumpe (17) und ein Warmeaustauscher (18) 
angeordnet sind; und eine Entnahmeleitung (9) 
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filr gasfOrmiges 1^-DichIorethan am Kopf des 
auBeren Ringraums (8) mit Veniil (11), Warmc- 
austauscher (19) und Abnahmeleitung (28) fQr 
produziertes, verflQssigtes 1^-Dichlorethan; 
b) einen senkrecht angeordneten Kondensator 5 
(12a Oder b) mil KQhirohren (13a oder b) zur 
Abkiihiung der vom Kopf des Rcaktors (6) 
uber ein Zufuhrrohr (15a oder 
b) zum Kopf des Kondensators (12a oder b) 
strSmenden Gase; einen Bodenraum (14a oder 10 

b) im Kondensator (12) zur vonlbergehenden 
Aufnahme von gekOhlten Inertgasen und kon- 
densiertem i;2-DichIorcthan; eine scitliche 
Abzugsleitung (25) mit Ventil (27) am Boden- 
raum (14a Oder b) zur Entspannung von Inert- 15 
gasen und eine Abzugsleitung (22) mil Pumpe 
(16) am Bodenraum (14a oder b) zur Abnahme 
von kondensiertem i;2-DichIoreihan;. 

c) eine von der Kreislaufleitung (2) h inter dem 
Warmeaustauscher (18) abzweigende end auf 20 
den Kopf des Kondensators (12a oder b) fOh- 
rende Leitung (23). in der ein KQhler (24) mit 
Ventil (21) tn der Kuhlwasserzufuhr angeord- 
net isi^zumj\u^pnH^^ 

auf "die^ vom Reaktor (6) her einstromenden 25 
Gase. 

7. Vorrichtung nach Anspruch 6, dadurch gekenn- 
zeichneu daB der tnnere Ringraum (7) und der au- 
Bere Ringraum (8) unten in offener Verbindung zu- 
einander stehen. 

8. Vorrichtung nach Anspruch 6, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der innerc Ringraum (7) und der au- 
Bere Ringraum (8) unterhalb des Reaktors (6) Ober 
eine mil Ventil (32) versehene AuBenleitung (31) 
miteinander verbunden sind. 

9. Vorrichtung nach Anspruch 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der innere Ringraum (7) einen Stand- 
messer (33) zur Sleuerung des Ventils (32) in der 
AuBenieitung(31) aufweisL 

10. Vorrichtung nach mindestens einem der An- 40 
spruche 6 bis 9. dadurch gekennzcichnet, daB die 
Abzugsleitung (22) in den Injektor (1) einmundet 

11. Vorrichtung nach mindestens einem der An- 
sp ruche 6 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB dem 
Reaktor (6) ein Kondensator (12a) mit einem darin 45 
senkrecht angeordneten Zentralrohr (15a) aufsitzt; 
daB um das Zentralrohr (15a) KQhlrohrc (13a) zur 
AbkQhIung der durch das Zentralrohr (15a) aufstei- 
genden und am Kopf des Kondensators (12a) um- 
gelenkten Gase ringffirmig angeordnet sind; und 50 
daB der Bodenraum des Kondensators (12a) einen 
Ringraum (14a) um das Zentralrohr (15a) bildet 

12. Vorrichtung nach mindestens einem der An- 
sprflche 6 bis It. dadurch gekcnnzeichnet, daB am 
Kopf des Reaktors (6) ein Druckmesser (26) zur 55 
Steuerung des Ventils (27) in der Abzugsleitung 
(25) angeordnet ist 

13. Vorrichtung nach mindestens einem der An- 
sprOche 6 bis 12. dadurch gekcnnzeichnet, daB am 
Boden des inneren Ringraums (7) des Reaktors (6) « 
ein Temperaturmcsser (20) zur Steuerung des Ven- 
tils (21) in der Kuhlwasserzufuhr zum Kuhler (24) 
angeordnet isL 

14. Vorrichtung nach mindestens einem der An- 
spriiche 6 bis 13. dadurch gekcnnzeichnet. daB dem 65 
auBeren Ringraum (8) ein Siandmesscr (10) zur 
Steuerung des Ventils (11) in der Entnahmeleitung 
(9) fUr gasfdrmiges 1.2-Dichlorethan zugeordnet ist. 


30 
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